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電 子 デ バ イ ス に お け る 携 帯 端 末 の 高 機 能 化 ・ 高 集 積 化 に 伴 い 低 電 圧 ・ 低 消
費 電 力 動 作 用 不 揮 発 性 メ モ リ の ニ ー ズ が 高 ま り 、 こ の 受 動 部 品 の 小 型 化 実 装
の 必 要 性 が 増 し て い る 。 こ の 目 的 に 対 し て 、 微 細 な 強 誘 電 体 キ ャ パ シ タ を 集
積 化 し た 不 揮 発 性 メ モ リ（ FeRAM）が 有 力 候 補 で あ り 、ま た 高 誘 電 率 薄 膜 を
用 い た キ ャ パ シ タ も こ の 目 的 に 沿 っ た 部 品 化 の た め の 薄 膜 材 料 と 位 置 付 け ら
れ る 。 本 研 究 で は 、 こ の ２ つ の 目 的 に 沿 っ て 、 ゾ ル ゲ ル 法 に よ る ス ト ロ ン チ
ウ ム ビ ス マ ス タ ン タ レ ー ト （ 以 下 、 SBT） 薄 膜 を 強 誘 電 体 キ ャ パ シ タ お よ び
高 誘 電 率 キ ャ パ シ タ と し て 集 積 化 す る た め の 研 究 開 発 を こ こ で 纏 め て い る 。  
 
本 論 文 は 、 ５ 章 よ り 構 成 さ れ て い る 。  
 
第 １ 章 で は 、新 規 に 開 発 さ れ た ゾ ル ゲ ル 法 に よ る SBT 薄 膜 形 成 法 の 最 適 化
に つ い て 概 要 を 述 べ 、Bi 層 状 ペ ロ ブ ス カ イ ト 構 造 SrBi 2 Ta 2 O 9 (以 下 、Bi 層 状
SBT)薄 膜 の 可 能 性 と 位 置 付 け を 概 説 し て い る 。  
 
第 ２ 章 で は 、 ゾ ル ゲ ル 法 に よ る Bi 層 状 SBT 薄 膜 の FeRAM へ の 応 用 に つ
い て 述 べ て い る 。 特 に 、 FeRAM の 信 頼 性 に 大 き な 影 響 を 与 え る イ ン プ リ ン
ト 現 象 を 抑 制 す る 方 法 と し て 、 ２ つ の 新 規 な 形 成 プ ロ セ ス を 提 案 し 、 信 頼 性
の 向 上 に 成 功 し て い る 。そ の １ つ は 、Bi 層 状 SBT 薄 膜 の 下 部 電 極 Pt と 下 地
と の 間 に 必 要 な 密 着 層 に 関 し て 、 従 来 用 い ら れ て い た Ti 系 薄 膜 の 代 わ り に
TaO x を 採 用 す る も の で あ る 。も う １ つ は 、第 1 メ タ ル 加 工 後 に 低 温 ア ニ ー ル
を 導 入 す る も の で あ る 。 前 者 に 対 し て は 、 下 地 の 結 晶 性 や 表 面 平 滑 性 の 向 上
に よ り 、Bi 層 状 SBT 薄 膜 の 配 向 性 が 変 化 す る こ と で 、抗 電 圧 が 大 き く な り 、
結 果 的 に 分 極 安 定 性 が 向 上 、 イ ン プ リ ン ト 耐 性 が 向 上 す る こ と を 明 ら か に し
て い る 。ま た 後 者 に 対 し て は 、第 1 メ タ ル 加 工 時 な ど に 発 生 す る 水 分 や 水 素
な ど の 活 性 種 を 低 温 ア ニ ー ル に よ っ て 脱 離 除 去 す る こ と に よ り 、 熱 負 荷 時 に
キ ャ パ シ タ へ 導 入 さ れ る 活 性 種 が 低 減 し 、 イ ン プ リ ン ト 耐 性 が 向 上 す る こ と
を 明 ら か に し て い る 。 こ れ ら の 加 工 プ ロ セ ス 改 善 に よ り 、 Nb 等 の 添 加 物 を
一 切 用 い な い 純 粋 な Bi 層 状 SBT 薄 膜 を 用 い て 世 界 で 初 め て の FeRAM の 量
産 化 に 成 功 し て い る 。 こ の こ と は 、 こ の 新 デ バ イ ス 製 作 が 、 基 礎 的 な 研 究 か
ら 応 用 的 プ ロ セ ス 開 発 、 さ ら に 、 デ バ イ ス の 量 産 化 へ と つ な が っ て い る こ と
を 意 味 し て お り 、 学 問 的 、 工 学 的 見 地 か ら 高 く 評 価 す る こ と が で き る 。  
こ の 研 究 開 発 の 課 題 に お い て イ ン プ リ ン ト 特 性 を 評 価 す る 必 要 性 が あ る こ
と か ら 、 新 た な イ ン プ リ ン ト 評 価 方 法 の 提 案 を 行 っ て い る 。 す な わ ち 、 イ ン
プ リ ン ト の 本 質 を 検 討 す る 評 価 に は ヒ ス テ リ シ ス シ フ ト に よ る 評 価 が 重 要 で
あ り 、 ヒ ス テ リ シ ス シ フ ト の 評 価 か ら 、 FeRAM プ ロ セ ス に よ り 作 製 さ れ た
Bi 層 状 SBT 薄 膜 キ ャ パ シ タ の イ ン プ リ ン ト の プ ロ セ ス ダ メ ー ジ 依 存 性 を 明
確 に で き る こ と を 実 証 し て い る 。 こ の こ と は 学 問 的 に 高 く 評 価 で き る 。  
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第 3 章 で は 、 ゾ ル ゲ ル 法 に よ る Bi 層 状 SBT 薄 膜 の ト ラ ン ジ ス タ 型 強 誘 電
体 メ モ リ へ の 応 用 に つ い て 述 べ て い る 。 ト ラ ン ジ ス タ 型 強 誘 電 体 メ モ リ は 、
非 破 壊 読 み 出 し メ モ リ と し て 実 現 す る 可 能 性 が あ り 、 ス ケ ー リ ン グ へ の 適 合
性 が 良 好 で あ る こ と か ら 、 キ ャ パ シ タ 型 メ モ リ の 次 世 代 強 誘 電 体 材 料 と し て
有 望 視 さ れ て い る 。 た だ し 、 こ の メ モ リ は デ ー タ 保 持 性 に 不 安 定 な 部 分 が 指
摘 さ れ て い る 。 そ こ で 、 こ の ト ラ ン ジ ス タ 型 強 誘 電 体 メ モ リ の 中 で シ リ コ ン
半 導 体 プ ロ セ ス と の 整 合 性 が も っ と も 高 く 、 プ ロ セ ス 上 の 実 現 性 が 高 い
MFMIS（ Meta l -  Ferroe lec t r i c s -  Meta l -  Insulator-  Semiconductor）型 メ モ
リ に 注 目 し 、デ ー タ 保 持 特 性 に つ い て 、Bi 層 状 SBT 薄 膜 キ ャ パ シ タ と MOS 
FET の ゲ ー ト を 外 部 ケ ー ブ ル で 接 続 し た 擬 似 MFMIS 構 造 を 用 い て 特 性 評 価
を し て い る 。 そ の 結 果 、 デ ー タ は 室 温 で １ ０ ０ ０ 秒 オ ー ダ ー で 消 失 す る こ と
が わ か り 、 さ ら に こ の 原 因 が 、 反 電 界 に よ る 分 極 劣 化 に よ る も の で あ る こ と
を 明 ら か に し て い る 。 こ の こ と は 、 基 本 的 な MFMIS の 特 性 限 界 を 学 問 的 に
指 摘 し た こ と と し て 高 く 評 価 で き る 。  
 
第 ４ 章 で は 、ゾ ル ゲ ル 法 に よ る SBT 薄 膜 の 高 誘 電 率 キ ャ パ シ タ へ の 応 用 に
つ い て 述 べ て い る 。 Bi 層 状 SBT 薄 膜 形 成 の た め に 独 自 に 開 発 し た ゾ ル ゲ ル
液 と 同 一 の 溶 液 を 用 い 、 結 晶 化 温 度 を 低 温 化 し 、 さ ら に 、 第 ２ 章 で 述 べ た
FeRAM プ ロ セ ス と 同 一 の 低 ダ メ ー ジ プ ロ セ ス を 用 い る こ と に よ り 、 集 積 化
さ れ た 比 誘 電 率 ５ １ の 高 誘 電 率 薄 膜 キ ャ パ シ タ 素 子 の 形 成 が 実 現 で き る こ と
を 実 証 し て い る 。 こ の 薄 膜 キ ャ パ シ タ は 、 リ ー ク 電 流 が 非 常 に 小 さ く 、 ま た
電 圧 依 存 も ま っ た く な い た め 、 誘 電 損 失 に つ い て も 電 圧 依 存 が な く 非 常 に 低
い 値 （ 0 .001 程 度 ） と な る こ と を 明 ら か に し て い る 。 こ こ で 示 さ れ て い る フ
ル オ ラ イ ト 構 造 SBT 薄 膜 を 電 子 部 品 材 料 と し て 利 用 す る 試 み は 他 に 報 告 例
は な く 、さ ら に FeRAM プ ロ セ ス を 用 い る こ と で 容 易 に 薄 膜 キ ャ パ シ タ を Si
基 板 上 に 集 積 化 す る こ と が で き る こ と を 明 ら か に し て い る こ と は 、 応 用 化 の
観 点 か ら 、 高 く 評 価 す る こ と が で き る 。 ま た 、 こ れ を 薄 化 ・ 個 片 化 す れ ば 、
例 え ば プ リ ン ト 基 板 へ 埋 め 込 む 受 動 部 品 と し て 利 用 で き る こ と を 明 ら か に し
て い る 。  
 
第 ５ 章 で は 、 本 論 文 の 総 括 を 述 べ て い る 。 新 規 に 開 発 さ れ た ゾ ル ゲ ル 法 に
よ る SBT 薄 膜 を 用 い て 強 誘 電 体 で あ る Bi 層 状 ペ ロ ブ ス カ イ ト 構 造 SBT 薄 膜
キ ャ パ シ タ の 集 積 化 と 、常 誘 電 体 で あ る フ ル オ ラ イ ト 構 造 SBT 薄 膜 キ ャ パ シ
タ の 集 積 化 の 研 究 を 行 っ て い る 。 前 者 に つ い て は 、 独 自 の 新 規 プ ロ セ ス の 適
用 に よ り 純 粋 な SBT を 用 い た FeRAM の 量 産 に 初 め て 成 功 し 、ま た 信 頼 性 の
本 質 に か か わ る 問 題 で あ る イ ン プ リ ン ト に 関 し て そ の 評 価 法 の 統 一 化 を 行 い 、
そ の 手 法 を 用 い て イ ン プ リ ン ト が Bi 層 状 SBT と 電 極 界 面 の 特 性 に 密 接 に 関
与 し て い る こ と を 明 ら か に し た 。 さ ら に ト ラ ン ジ ス タ 型 強 誘 電 体 メ モ リ は 、
デ ー タ 保 持 時 に 印 加 さ れ る 反 電 界 の 影 響 で デ ー タ 保 持 特 性 が 劣 化 す る こ と を
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実 証 し た 。 後 者 に 関 し て は 、 FeRAM プ ロ セ ス と 同 一 の プ ロ セ ス を 用 い て 、
フ ル オ ラ イ ト 構 造 SBT 薄 膜 の イ ン テ グ レ ー シ ョ ン キ ャ パ シ タ 素 子 の 作 製 に
成 功 し 、 こ の 素 子 を 薄 化 ・ 個 片 化 す る こ と に よ り 高 密 度 実 装 に 適 用 可 能 で あ
る こ と を 実 証 し た 。  
  
以 上 、本 論 文 は 、「 ゾ ル ゲ ル 法 に よ る SBT 薄 膜 を 用 い た キ ャ パ シ タ 集 積 化 」
に 対 し て 多 大 な る 先 駆 的 成 果 を 引 き 出 し 、 電 子 デ バ イ ス に お け る FeRAM 量
産 化 に 導 い て い る こ と は 、 学 問 的 工 学 分 野 か ら 実 用 化 へ の 応 用 分 野 に お い て
十 分 な 成 果 を 得 て い る と 高 く 評 価 で き る 。  




2 0 0 6 年 7 月  
 
(主 査 )  早 稲 田 大 学 教 授   工 学 博 士 (早 稲 田 大 学 )  逢 坂 哲 彌  
 早 稲 田 大 学 教 授   工 学 博 士 (早 稲 田 大 学 )  黒 田 一 幸  
      早 稲 田 大 学 教 授          工 学 博 士 (早 稲 田 大 学 )  菅 原 義 之  
早 稲 田 大 学 教 授   博 士 (工 学 )  早 稲 田 大 学  本 間 敬 之  
 
